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論文内容要旨 
1. はじめに 
近年、様々な磁性体や高温超伝導体などの強相関電子系において、強磁場で誘起される多彩
な状態の研究に注目が集まっている。これらの現象を研究するため、多くの強磁場実験技術が開
発されてきたが、強力な X 線光源である放射光とパルス磁場を組み合わせた強磁場 X 線回折や
X 線分光もその１つである。X 線実験は、結晶構造や電子状態の研究において、他の手法では得
られない知見をもたらす。しかし、瞬間的に強磁場を発生させるパルス磁場は持続時間が短く、
観測時間に限界があるため、超格子反射のような微弱信号の観測が困難であり、それらの克服が
課題となってきた。超格子反射は、強磁場下で生じる電荷密度波(CDW)や対称性の変化など、磁
気相転移、電子相転移の研究には必須のツールであり、極めて重要である。一方で、X 線分光は
物質の価数状態やスピン状態を調べる強力な手法であるが、吸収分光等が一部行われているもの
の、発光分光のような高度な分光法は強磁場下でこれまで行われてこなかった。そこで本研究で
は、瞬時強度が極めて高い X 線自由電子レーザー(XFEL)を光源として用いることで、これまで
強磁場下で検出することができなかった微弱信号の観測を可能にすることを目的として装置開
発を行った。具体的には、(1)XFEL 施設に導入可能な小型コイルの開発と 40 テスラ級の強磁場
XFEL 回折手法の実現、(2)銅酸化物高温超伝導体における強磁場 CDW 相の研究、(3)強磁場 X
線回折・発光分光同時測定の実証、(4)強磁場下粉末 X 線回折手法の開発とスピンクロスオーバ
ー転移への応用、の 4 つを目指した。 
 
2. 強磁場 X線回折による磁場誘起 CDWの観測 
近年、銅酸化物高温超伝導体において CDW が普遍的に発見されており、擬ギャップやフェル
ミ面の再構成との関係について多くの議論が行われている。しかしながら、回折実験が 17 テス
ラ以下に留まっていることもあり、様々な実験結果の相互矛盾が指摘されてきた。今回対象とし
た YBa2Cu3O6+ (YBCO)は、ホールドープ量 p~0.12 付近において、ゼロ磁場から低磁場で 2 次元
的な短距離 CDW が X 線回折で観測されている一方、30 テスラの強磁場領域においては、NMR
やホール係数測定により磁場誘起 CDW の存在が示唆されていた。しかし、低磁場と強磁場域の
CDW の振る舞いは大きく異なっており、未解決問題のひとつとして残されてきた。そこで本研
究では、30 テスラ領域において XFEL を利用した強磁場 X 線回折を行った。その結果、ゼロ磁
場で観測されていた波数 Q=(0, 2-q, 0.5)の 2次元 CDWに加え、低温強磁場においては、波数 Q=(0, 
2-q, 1)の新たな CDW が出現し、それが 3 次元性をもつことを発見した。この結果は、2 種類の
CDW が存在することを直接的に示した点で非常に大きな意義がある。 
また、ドープ量 p~0.07 から 0.12 までの組成依存性を系統的に研究した結果、これまでホール
係数測定により示唆されたフェルミ面の再構成が生じる領域と磁場誘起 CDW が出現する領域
がほぼ対応することを見出した。これらの結果は、低温強磁場域の CDW がフェルミ面の変化を
伴う 3 次元的なものであることを示すとともに、XFEL 強磁場 X 線回折の有用性を実証した。 
 
3. X線回折・発光分光同時測定の開発と磁場誘起スピンクロスオーバー転移の観測 
X 線発光分光(XES)は 3d 遷移金属においてスピンに関する情報を得ることができる手法とし
て利用されているが、2 次光学過程のため強度が弱く、パルス磁場中の測定は困難とされていた。
そこで本研究では、アメリカの XFEL 施設 LCLS で回折・発光分光同時測定装置を開発し、実
証実験を目指した。測定対象には磁場誘起スピンクロスオーバー転移を示す錯体 Mn(taa)を選び、
格子とスピンの相関を調べた。磁場誘起転移において格子とスピンの変化が観測されたが、今回
の実験条件では転移が 100％起こらず、低スピン状態が残っていることが明らかになった。なお、
強磁場下における回折･発光分光の同時測定は本研究が初めてである。 
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4. 磁場誘起スピンクロスオーバーの転移ダイナミクスの観測 
XFEL の大きな特徴の１つは、パルス幅が数十フェムト秒という短パルス性にある。また、瞬
時強度が高いため、粉末であってもパルス磁場下でシングルショット測定が可能である。これら
の特性を活かせば、時間変化するパルス磁場中の異なる磁場でスナップショット的に測定を行う
ことで磁場誘起転移の時間依存性を観測することができる。本研究では、日本の施設 SACLA に
おいて単色ビームを用いた粉末 X 線回折実験を行った。その結果、磁化ヒステリシスと対応し
て、格子定数の磁場履歴においても大きなヒステリシスを示すことを明らかにした。 
 
5. 結論 
 本研究では、XFEL とパルス磁場を組み合わせた強磁場 X 線回折および発光分光実験を実証･
確立し、新たな強磁場実験手法を開拓することに成功した。この開発により、これまで困難とさ
れてきた強磁場中の超格子反射観測とスピン状態に関する分光である発光分光が可能となった。
これは磁場誘起転移の研究において大きな変革をもたらす結果である。 
 
